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OH 基と 3-メタクリロイルキシプロピルトリメトキシシラン（-MPTS，Figure 1-3）に代表
されるようなシランカップリング剤の反応を利用した表面改質を施してから樹脂と複合






























Spherical inorganic filler particle diameter :  
200 ~ 300 nm,  
Organic composite filler including spherical 
inorganicfiller of 200 ~ 300 nm of particle 
diameter : 20 ~ 30 μm 
Inorganic filler particle diameter : 1 ~ 10 
μm , Inorganic nanofiller particle diameter : 
10 ~ 100 nm 
Spherical inorganic filler particle diameter : 
0.5~ 1 μm,   
Organic composite filler including spherical 
inorganicfiller of 10 ~ 30 nm of particle 




























Figure 1-4. Schematic representation of a silane coupling treatment reaction with a filler surface.  
 
 
3-Methacryloxypropyltrimethoxysilane  (-MPTS) 
R－SiOH ＋ R－SiOH    
OH   
OH   
R－Si－O－Filler        (2)  
 
R－Si－O－Si－R      (3) 
フィラー表面 
の水酸基 





R－SiOH ＋ Filler－OH 
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SiO2 ZrO2 
88 12 1.478 
85 15 1.494 
82 18 1.499 
81 19 1.502 
80 20 1.505 
79 21 1.507 
78 22 1.509 
76 24 1.512 
74 26 1.516 
72 28 1.520 
70 30 1.525 
 
 
Table 1-2. Refractive indices of composites before and after cure 8) 
Composition (wt%)    
   
UDMA TEGDMA Colloidal silica  Before cure After cure 
70 30 0  1.478 1.505 










Figure 1-5. Relation between the refractive index of spherical fillers and the transmittances of the 
cured resin with spherical fillers (○) and the cured resin with spherical fillers and colloidal silica 
(10 nm) (●). The   
   values for UDMA/TEGDMA (70/30 wt/wt) mixtture with colloidal silica 










代表的なものは Nielsen, Leidner らによって出された理論式であろう 9)． 
Nielsen の理論式に基づくフィラー系複合材料の破断伸び，引張強度と充填率ならびに
界面接着力の関係性を Figure 1-6 および 1-7 に示し，さらに粒子径を考慮した実測値を
















































この傾向は，実験的にも確認されており，界面接着がない場合は Figure 1-8 のように，




































Filler volume ratio 
Fully interfacial adhesion 






















No interfacial adhesion 
Fully interfacial adhesion 




Figure 1-8. Relationship of tensile strength and filler content of each size of spherical filler 












Figure 1-9. Relationship of tensile strength and filler content of each size of spherical filler 
(System of strong interfacial adhesion) 10). 
 




























□    ‐0.053 
■    ‐0.044 
 
Filler volume ratio 
Particle diameter (mm) 
○ 0.354‐0.177 
△ 0.210‐0.105 


































































Filler volume ratio 
No interfacial adhesion 




































Epoxy resin 3.3 90 0.16 2.8 71 0.5 
Rubber-reinforced system＊
1
 2.8 72 13.8 2.2 53 3.3 
Glass sphere-reinforced system＊
2
 3 72 2.8 2.6 54 4.5 




3 72 2.9 2.6 54 5.7 
＊1) Rubber (TBN) (terminal carboxylate of Bd / AN copolymer), 15 phr 























































Table 1-4. Transmittances of composite resins at different filler contents 
8)
 
Filler content (wt%) Transmittance (%) 































































































第 5 章「研究成果の実用化」では，本研究を踏まえた製品化への応用について述べた． 
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天然歯では，表面層であるエナメル質はほぼ無色で透明性が高く 1 mm の厚さで最大
70 %の光を透過するが，内側の象牙質は乳白色の半透明であり 1 mm の厚さでの透過率

















量および水への溶解量などが JIS で規定されている 5)．しかし，JIS の数値は天然歯より
かなり低く，もっとも基本的で重要な曲げ強さの値は，咬合の起こらない前歯部用で 50 
MPa 以上(臼歯咬合面用 80 MPa 以上)である．この値は，天然歯の象牙質の曲げ強さ(138





























ン(UDMA，純度 97 wt %以上，三菱レイヨン，構造は第 1 章参照)，1,8-ジメタクリロイ
ルオキシ-3,6-ジオキサオクタン(TEGDMA，純度約 100 wt %，新中村化学)，2,2-ビス[4-(2-
ヒドロキシ-3-メタクリロイルオキシプロポキシ)フェニル]プロパン(Bis-GMA，純度 99 
wt % 以上，新中村化学)，-メタクリロイルオキシプロピルトリメトキシシラン(γ-MPTS，
純度 97.5 wt %以上，モメンティブ・パフォーマンス・マテリアルズ・ジャパン，構造は
第 1 章参照)，コロイダルシリカ(シリカ含有量 30 wt %以上，MEK-ST，日産化学)，メタ
クリル酸 N,N-ジメチルアミノエチル(DMAEMA，純度約 99 wt %，和光純薬)，カンファ
ーキノン(CQ，純度 98 wt %以上，東京化成)を使用した．また，ポリメトキシシシロキ
サン(MKC シリケートケート，99.8 wt %，三菱化学)，硝酸アルミニウム九水和物(99.0 






粒子(無機凝集フィラー)とし，これらを使用した 8)．  






Figure 2-1. Flow chart of processing for the preparation of SiO2-Al2O3-ZrO2 cluster fillers. 
 
(3) レジン 
マトリックスとフィラー(50 あるいは 75.5 wt %)を真空混練し，直径 15 mm，厚さ 0.8 
mm の金型に充填し，透明なポリエステル(PET)フィルムで挟み形状を保持し，光硬化前
の試料として透過率を測定した．試料作製の過程は Figure 2-2 に示す．なお，天然歯の
エナメル質の厚さは部位によって異なるが，薄い部分で 0.3 mm，厚い部分で 0.8 mm で
あることを考慮して 9)，本研究では透過率測定用試料の厚さを 0.8 mm とした．光硬化は，
CQ (max＝469 nm,max＝46 L/mol･cm
10)
)/DMAEMA 重合開始系を用い 11)，光重合器
(a-Light IIN，モリタ製作所)で可視光(400～600 nm)を上下両面にそれぞれ 3 分間照射し，
PET フィルムに挟んだまま硬化後の透過率測定試料とした．光硬化後の加熱処理(80～




















Figure 2-2. Preparation of matrix or (matrix + filler) samples via (1) filling the mold with 
a sample on a PET film, (2) attaching a PET film on the sample surface in the mold, and 
(3) pressing the sample to 0.8 mm thickness between the PET films: 1,the matrix or 
(matrix + filler); 2, a stainless steel mold; 3,a PET film; 4,a glass plate. 
 
2-2-2. 測定方法 






るため，X 線回折装置 (マックサイエンス，MXP3AHF CuKα)を用いて粉末の X 線回
折パターンを得た． 
一次粒子径は，以下の式を用いて，実測した比表面積 (Sm) から算出した． 
Sm（m
2
/g）=6/ρ（密度 g/cm3）× d（直径 μm） （シリカの密度：ρ = 2.2g/cm3） 
硬化前後のレジンの透過率（全光線透過率と拡散光線透過率）は，JIS 規格の試験方







測定するための試験片（2 mm×25 mm×2 mm）は，大きさと厚さを変えて透過率測定用
試料と同様に作成し，レジンの曲げ強さは万能試験機(EZ-Test，島津製作所）に試験片を




Figure 2-3. Schematic diagram for the measurement of the transmittances of whole light 
(with white plate), diffused light (without white plate), and parallel light (difference in 

















に UDMA と共重合することからγ-MPTS もこの表に含めた．UDMA マトリックス(フ
ィラー未充填)の  





い 13)．このため，CQ/アミン/可視光開始によるの UDMA の硬化では，二重結合の到達反





Table 1-1. Constitution and refractive indices of the matrix of composite resins 
Compound Content (wt%) 
Refractive index    
    















ている 4)．さらに，透過率を最大限の約 90 %にするにはフィラーとマトリックスの屈折






  差が 1.494（フィラー）－1.480（未硬化マトリック
1.508 1.480 
 24 
ス）＝0.014 で，硬化後の  




よる変化をなくすことができると考えた．フィラー（1100 ℃焼成）の  
   は，Table 2-2
に示すように組成により変化し，SiO2 87.1 wt %，Al2O3 0.8 wt %および ZrO2 12.1 wt %の
組成で所定の  
   ＝1.494 とすることができた．なお，透過率測定の波長(550 nm)と  
  測
定の波長（589 nm）がともに可視光線領域であり且つ波長が近いので，本研究では  
   を
透過率との関連についての考察に用いた． 
 
Table 2-2. Ingredients of fillers and   
   
Content (wt%) 
  
   a) 
SiO2 Al2O3 ZrO2 
88.9 0.8 10.3 1.477  
88.1 0.8 11.1 1.485  
87.1 0.8 12.1 1.494  
85.9 0.8 13.3 1.500  
84.8 0.8 14.4 1.504  





積より算出)は増加すると考えられている 16)．そこで本 SiO2-Al2O3-ZrO2 系についても，
焼成温度を変えて調製した．これらの一次粒子径を実測した比表面積 (Sm) から算出し
た．粒子径 (d)と比表面積の関係を Table 2-3 と Figure 2-4 に示した．予期したように，
比表面積が小さくなるに従い，算出粒子径は大きくなった．また，フィラーの焼成温度





































Figure 2-4. Relationship between  the primary particle sizes (40－600 nm) and specific surface area. 
◆： Particle sizes of the fillers calculated from specific surface areas 
□： Particle sizes of the fillers sintered at different temperatures 
 
Figure 2-5 には，焼成温度(900～1200 ℃)に対する一次粒子径ならびに比表面積のプロ
ットを示す．比表面積は温度上昇とともに次第に低下したが，粒子径は温度上昇ととも
に増加した．900 ℃ では一次粒子径は非常に小さく約 30 nm のナノサイズであるった
が，温度上昇とともに一次粒子径は増し，1100 ℃ 以上で急激に増加し 1200 ℃ではサ













Figure 2-5. Effect of heating temperatures (between 900 and 1200 °C) on the specific surface area 
(○) and primary particle diameter (■) of a filler consisting of SiO2 (87.1 wt%), Al2O3 (0.8 wt%), 
and ZrO2 (12.1 wt%). Lines are drawn for a visual guide. 
  
 
フィラーの結晶状態を調査するため，900～1200 ℃で焼成したフィラーの粉末 X 線回
折測定を行った．Figure 2-6 に示すように非晶質シロキサンに基づく約 20°のハローパ






Heating temperature of filler (ºC) 

























































Figure 2-6. X-ray diffraction patterns of fillers heated between 900 and 1200 °C. 
 
2-3-3. マトリックスの透過率の検討 
Table 2-1 に組成を示したマトリックス（UDMA マトリックス）の硬化過程で，  
   は








透過率変化を再現するため，屈折率の高い Bis-GMA（  
   ＝1.552）と屈折率が低い
TEGDMA（  
   ＝1.460）あるいは UDMA（  
  ＝1.482）の混合比を変え，Table 2- 4 に
示す  
   の異なる 8 種類のモデルマトリックス（フィラー非充填）を調製した． 
 












Table 2-4. Constitution and refractive index of model matrices 
Content (wt%)   
   of  
model 
matrix 
UDMA (  
   = 1.482) TEGDMA (  
   = 1.460) Bis-GMA (  
   = 1.552) 
80.9 19.1 0 1.480 
87.1 0 12.9 1.491 
82.9 0 17.1 1.494 
78.6 0 21.4 1.497 
74.3 0 25.7 1.500 
61.4 0 38.6 1.508 
57.1 0 42.9 1.512 
45.7 0 54.3 1.520 
 
 
Figure 2-7. Plots of the transmittance of diffused light (◇), parallel light (■), and total light 
(●) of model resins (model matrix + 50 wt% filler, non-cure) vs the   
   of model matrices 
without filler (non-cure). Model matrices with different   
   were obtained by adjusting 
the amounts of UDMA, TEGDMA, and Bis-GMA. A, B, and C indicate refractive indices 
of the UDMA matrix without filler before curing, the filler, and the UDMA resin without 




Refractive index of model matrix (nD
25) 
1.51 1.46 
































1.47 1.48 1.49 1.50 1.52 1.53 
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Figure 2-7 に，フィラー（1100 ℃ 焼成）を 50 wt %充填したモデルレジン（モデルマ
トリックス＋フィラー，未硬化）の透過率とモデルマリックス（フィラー非充填）の  
   と
の関係を示す．全光線透過率（●）および平行光線透過率（■）の極大値と拡散光線透
過率（◇)の極小値は，フィラーの  
   （図中 B）と一致する 1.494 付近に認められる．
  
   ＝ 1.480 と 1.508（UDMA マトリックスの硬化前後と同じ値）のモデルレジン(未硬










   が 1.494 で等しくても，全光線透過率は最大で約 80 %
であり 100 %とならない理由としては，屈折率に差のあるレジン(  
   ＝1.480～1.508)と
PET フィルム(  
   ＝1.575 18))および空気(  
   ＝1.000)との界面での反射，フィラー内部













   は一定で一次粒子径により変化することはないが，マトリックス
との混合物中での光の散乱量は粒子径に依存するものと考えられる．Table 2-3 から，モ
ノマー組成が異なる  
   ＝1.480（UDMA 80.9 wt %，TEGDMA 19.1wt %）および 1.508
（UDMA 61.4 wt %，Bis-GMA 38.6wt %)の 2 種類のモデルマトリックス（未硬化）を選
び，フィラーを充填（50 wt %）したモデルレジン（未硬化）として試料を作成し，測定
した透過率を一次粒子径に対してプロットして Figure 2-8 に示す． 
 
Figure 2-8. Plots of transmittance of total light (○, ●) and parallel light (□, ■) for model 
resins (model matrix + 50 wt% filler, non-cure) vs primary particle diameter of the filler: 
nD
25 = 1.480 (○, □) and 1.508 (●, ■) for model matrices consisting of UDMA, TEGDMA, 
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ここでもマトリックスのモノマー組成は透過率挙動に影響しないことがわかった．なお，
拡散光線透過率の曲線は，一次粒子径が 120 nm 以上では全光線透過率の曲線とほとん
ど重なるため図には描いていない． 
透過率を高めることだけを考えれば， Figure 2-6 の X 線回折で示さした白濁の原因と




成したフィラー（一次粒子径＝32 nm）と UDMA モノマーの混合物では最大充填率は約
70 wt %であるが，焼成温度が 1200 ℃（一次粒子径＝560 nm）のフィラーでは約 80 wt %





Figure 2-9. Plots of the filler content of UDMA resins
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2-3-4.  複合レジンの透過率変化  
2-3-4-1. フィラーの焼成温度が及ぼす効果 
Table 2-1 に組成を示した UDMA マトリックスに焼成温度を変えたフィラー（  
   ＝
1.494 で一定）を充填（50 wt %）した UDMA レジン（未硬化）について，硬化前後の
透過率を測定した結果を Table 2-5 に示す．実用のレジンではフィラーを最大充填率まで
充填するが，ここでは両成分の効果を理解するため等量混合物（フィラー充填率＝50 
wt %）を用いた．フィラー焼成温度 900～1200 ℃（粒子径 30～500 nm）では，焼成温度
が高くなり一次粒子径が増加するに従い透過率が低下した．  
 
2-3-4-2. 一次粒子径の影響   
Table 2-5 に示すように，一次粒子径が増加するとUDMA レジンの透過率が低下する傾
向は，Figure 2-7 のモデルレジン（硬化）における傾向と同じであり，フィラー粒子によ
る散乱の増加で説明できる 3,18)．しかし，UDMA レジンの硬化前後の透過率差は 1000℃ で
焼成したフィラーを使用すると小さくなるものの，それ以外の温度で焼成したフィラーで
は硬化後の透過率が 5～8 %高くなり，モデルレジンでの傾向と異なる．たとえば，焼成温
度が 1100 ℃ のフィラーの場合では，モデルレジン（Figure 2-8）においては  
   ＝1.480 と
1.508 の 2 種類のモデルレジン（未硬化）の透過率差は 1 %（＝75 %－74 %）と小さいが，
UDMA レジン （Table 2-5）では硬化前後の透過率 73 %および 78 %と 5 %の差が生じた．
この理由については，現在のところ不明である．しかし.，1100 ℃ 以下で焼成したフィラ
ーを用いた UDMA レジンでは散乱が抑制され，硬化前後ともに 70 %以上の高い透過率が
確保されており，フィラーの屈折率を硬化前後のマトリックスの中間値とする設計につい
て妥当性が確認できた．さらに，天然歯のエナメル質の全光線透過率は 62～70 %，拡散光
線透過率は 57～63 %，平行光線透過率は 5～6 %であり 19)，天然歯のエナメル質と同等以
上の透過率とするには，フィラーの焼成温度を 1100 ℃ 以下（一次粒子径 200 nm 以下）
とすべきであることがわかった． 1100 ℃ で焼成したフィラーを最大充填率の 75.5 wt%
充填した UDMA レジンの透過率は，50 wt%充填した場合よりわずかに低下するが，硬化






   ＝1.480～1.508 では全光線透過率は約 70 %
以上と予想される．一方，UDMA もモデルマトリックスに使用したモノマーと同様に可
視光領域に吸収はなく，コロダルシリカ，γ-MPTS や DMAEMA にも可視光の吸収はな
い．したがって，モデルレジンが高透過率であれば，UDMA レジンでも同様に硬化の全
過程で高透過率となると考えられ，表面から離れた深部でも硬化が進むものと思われる 23)．
さらに，フィラーの充填率が 75.5 wt %のUDMA レジンも，硬化前後で 70 %以上の透過
率を示すことから，硬化深度は十分であると考えられる．なお，レジン中の CQ は可視光
を吸収するが，0.4 wt %と低濃度のため影響はないとみなせる． 
 
Table 2-5. Transmittance of UDMA resin containing 50 wt% of fillers heated at different temperatures 
before and after curing 
Filler 
 
Transmittance before cure (%) 
 



















900  30  74.5 17.0 57.5   81.5 18.4 63.1  
1000  60  77.6 52.1 25.5   75.5 34.5 41.0  
1100  120  73.3 62.6 10.7   78.0 44.1 33.9  
1150  210  68.4 62.7 5.7   76.0 59.1 16.9  
1200  560  60.8 56.4 4.4   68.6 60.8 7.8  
 
2-3-4-3. 焼成温度と屈折率の関係 
Table 2-5 および Figure 2-10 に示すように，フィラーをマトリックスの重合前後の中間
の屈折率（  
   ＝1.494）に設計しているにも関わらず，1000 ℃で焼成したフィラー以

















   ＝1.00）の気泡が
混入することも考えられ，焼成温度が低いときに気泡が多い可能性もある．  
 
Figure 2-10. Plots of the transmittances of UDMA resins containing 50 wt% of fillers vs the 
heating temperatures of the fillers; before (●) and after cure (□). 
 
Table 2-6.   





 of before silane coupling (A) nD
25
 of after silane coupling (B) 
1 2 3 Average 1 2 3 Average 
900 1.485  1.483  1.487  1.485  1.496  1.497  1.495  1.496  
1000 1.489  1.490  1.490  1.490  1.494  1.493  1.494  1.494  
1100 1.494  1.494  1.494  1.494  1.496  1.496  1.496  1.496  
1150 1.494  1.494  1.494  1.494  1.495  1.496  1.496  1.496  
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Table 2-7. Dfference in   
   between matrix before or after curing and filler heated at different 





   of filler after 
silane coupling 
Difference in   
   between matrix and filler 
Before curing of matrix 
(1.480)  
After curing of matrix 
(1.508) 
900 1.496 0.016 0.012 
1000 1.494 0.014 0.014 
1100 1.496 0.016 0.012 
1150 1.496 0.016 0.012 
1200 1.496 0.016 0.012 
 
Table 2-7 に，カップリング処理後のフィラーの  
  と UDMA レジンのマトリックスの
硬化前後の  
  との差を示した．注目すべきは，1000 ℃ではマトリックスの硬化前後と
の差がどちらも 0.014 と一定であり，それ以外では硬化後の屈折率差が小さくなってい







  が低くなり，さらに高温の 1100 ℃以上になると，焼結
が十分に進行するためフィラー内部の気泡が無くなったものと考えられる． 
 
2-3-4-4. 焼成温度ごとのレジン表面の SEM 像 
Figure 2-11 に硬化後の UDMA レジン（フィラー充填率 50 wt%）の SEM 像（4000 倍）
を示す．焼成温度が高くなるに従い，フィラーのマトリックスのコントラストが鮮明に
なり焼結密度が増大していることがわかる．これらのフィラーの解砕後の二次粒子径は，
すべて平均 3.5 mm で同じである．1100 ℃ で焼成したフィラーを充填したレジン（フ






Figure 2-11. SEM pictures of cured UDMA resins (UDMA matrix + filler) containing 50 wt% of 
fillers heated at 900, 1000, 1100, 1150, and 1200 ºC (x 4000), and that of a resin contained 75.5 







2-3-5.  試作レジンの高強度化の検討 
2-3-5-1. フィラーの焼成温度とアンカー効果 
フィラーの焼成温度毎の複合レジンの強度を検討するため，焼成温度を変えたフィラ
ーを充填した UDMA レジン（硬化後）の曲げ強さを測定した．結果を Figure 2-12 に示
す．この場合も，フィラーとマトリックスの両成分の効果が十分に発揮できる等量混合
物（充填率 50 wt %）を用いた．焼成温度が 900～1100 ℃ では，曲げ強さは温度上昇と















Figure 2-12. Dependence of the flexural strength of cured UDMA resins, containing 50 wt% of   
a filler after post-curing for 15 min at 110 °C, on heating temperature of the filler between 900  
and 1200 °C. Curve is drawn for a visual guide. 
 
2-3-5-2. レジンの硬化条件 




増加しない 13, 25)．しかし，Bis-GMA のみを硬化して得られる芳香環を含む剛直な架橋構
造では到達反応率が約 0.3 であるのに対し，TEGDMA のみを硬化した場合に得られる柔
軟なエーテル結合を含む架橋構造では，二重結合やラジカルの運動性が大きく向上する
ため，到達反応率は約 0.7 に上がることが知られている 14)．既に述べたように，光硬化
で得られる UDMA レジンでも二重結合の残存は避けられないが，加熱によって熱運動
が増し架橋構造が緩み，残存二重結合の重合がさらに進むことが期待される 26, 27)． 
UDMA マトリックスに，最適温度である 1100 ℃ で焼成したフィラーを使用し，実
用のレジンを想定した強さに高めるとともに硬化による収縮を小さくするため，フィラ
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ーを最大充填率である 75.5 wt %充填した．この UDMA レジン（硬化）について，光硬
化後の加熱処理による曲げ強さの変化を Figure 2-12 に示す．加熱により曲げ強さが増加
し，110 ℃で 10 分以上の加熱により歯科レジンとしては最高水準の約 250 MPa にまで
達した．加熱温度を 80 ℃ から 100 ℃に上げると強度の増加がみられるが，さらに加熱




Figure 2-13. Flexural strength of cured UDMA resins (UDMA matrix + filler) containing 75.5 
wt% of a filler heated at 1100 °C after post-curing for different times at 110 ºC (□) and for 15 min 
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（1100 ℃）で焼成した無機凝集フィラー（一次粒子径，120 nm）を用いて解決できる． 
(4) 焼成温度は，凝集フィラーの焼結状態と表面状態を変化させレジンの曲げ強さに影
響し，900～1200 ℃の温度範囲では 1100 ℃ で焼結したフィラーを使用して得た UDMA 
レジンの曲げ強さが最も高くなった．焼成温度が 1100 ℃ より低いと焼結が不十分でフ
ィラー自体の強度が低下し，反対に高すぎると表面の凹凸が減りアンカー効果の減少に
よりレジンの強度が低下する． 
(5) UDMA レジンの曲げ強さは，光硬化後の加熱処理（110 ℃）で増加し，最大で 250 MPa
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0.5 wt%添加して調製した．このマトリクスに対して，理論量（2.8 wt%）の 3-メタクリ
ロイルプロピルトリメトキシシラン（γ-MPTS）で表面をシランカップリング処理した
平均粒子径 2.1 μm の球形シリカフィラ （ーHS-301，マイクロン）を 0，20，40，60，65，
70，75 および 80 wt%添加した．次いで，撹拌脱泡装置（あわとり練太郎，シンキー）を
用いて，混合・脱泡し，フィラー充填率の異なる 8 種類の複合レジン材料を得た．試験
片は，さらに試験時間の短縮化を図るため，試験片の厚みを 3/5 の 0.6 ㎜としたものも作
成した． 
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1.5 wt%，球形フィラー：1.0 wt%）でシランカップリング処理を行い，充填率は 76.0 wt%
とした． 
複合レジンには，凝集フィラーを 70 および 76.5 wt%充填した試作複合レジン（TR-1
と TR-2）を用いた．カップリング剤の理論量は，次式を用いて計算した． 
 




の被覆面積（m2/g）   ＝ 
 
 
（3）シランカップリング剤    ＝                                      ×100 
の理論量（wt%）  
 
ここで，シリカの密度は 2.22ｇ/cm3，アボガドロ数 は 6.02×1023 mol-1，シランカップ
リング剤 1 分子がシリカ表面を被覆できる面積 は 13×10-20 m2，シランカップリング剤
γ-MPTS の分子量 は 248.4 g/mol である．シランカップリング剤（γ-MPTS）の最小被覆
面積は，（2）式に数値を代入すると 314.01 m2/g となる．今回使用したシリカ粒子の比表
面積を（3）式に代入すると理論量が得られる．たとえば，使用した 2.1μm のシリカ粒子
の場合，比表面積はメーカー公表値で 8.71 m2/g であるから， 下式からシランカップリン
グ剤の理論量が 2.77 wt%と算出される． 
 
















市販の歯科用複合レジンをアルミナ製のるつぼに約 0.2 g 精秤し，電気炉で室温から
650 ℃に 30 分で昇温し，650 ℃で 2 時間保持した．その後，るつぼを取り出し，デシケ
ーターで室温まで放冷した．放冷後，るつぼの重量を秤量した． 
再度，650 ℃で 1 時間焼成し，デシケーター内で放冷後，重量を測定した．1 回目と 2









（K655，東京技研製，Figure 3-2）を用いて先端が半球状のステンレス棒（直径 4 mm）の治具を
繰り返し落下させ，材料が割れるか又は目視で 0.5 mm 以上の亀裂が認められるまでの回数
（耐衝撃疲労回数）を計測した．衝撃試験の繰り返し条件は，咀嚼時に加わるエネルギーを想































Figure 3-1. Fixture. 
 
Figure 3-2. Impact abrasion testing machine. 
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Figure 3-4. Assemble of sample. 
 (4) 曲げ強さ，曲げ弾性率 
レジンの曲げ強さは，ISO10477 10)に従い，2 mm× 2 mm× 25 mm の試験片を万能試験機
（島津製作所，EZ Test）に取り付け（スパン幅 = 20 mm，クロスヘッドスピード = 1 










Figure 3-5. Calculation of breaking energy. 
 
3-3. 結果と考察  
3-3-1. 天然歯構造を考慮した新しい新しい衝撃疲労強度試験方法 
材料の耐衝撃性の評価としては，一般的に Charpy 試験や Izod 試験が用いられること
W
 












疲労強さに関しては，3 点あるいは 4 点法の曲げ試験を繰り返し行うことで評価され
ている．一定荷重で繰り返し応力を加えて，その応力ごとに破断するまでの回数を求め
ることによって S-N 曲線を求め，疲労限界応力（破断しない応力）を求めている 22-24)．   
一方，歯科材料の破損の原因は口腔内での咀嚼や咬合による衝撃であるが 24)，口腔内





























発生するまでの回数で表した衝撃疲労強度は，A ＜ E ＜ D ＜ C ＜ B の順に増加した．  




填率に対するプロットすると，充填率が約 70 w%のBで衝撃疲労強度が最も高く 70 wt%以
下もしくは以上になると急激に低下した．このように，フィラー充填率に対して衝撃疲労強
さが変化し 70 wt%付近で極大を示す傾向は，フィラー充填率 40－85 wt%の範囲では衝撃疲




























Figure 3-6. Impact fatigue strength of commercial composite resins （with a silicon rubber）. 
 
 
Figure 3-7. Plot of the impact fatigue strength vs the filler content of commercial composite  




















































Figure 3-8. Plot of the impact fatigue strength vs the flexural strength of commercial composite  




Figure 3-9. Plot of the impact fatigue strength vs the breaking energy of commercial composite  

































































シリコンラバーがある場合とまったく同じであり A ＜ E ＜ D ＜ C ＜ B であり，フ
ィラー充填率，曲げ強さおよび破断エネルギーとの関係もシリコンラバー使用の場合と











































Figure 3-11. Plot of the impact fatigue strength vs the filler content of commercial composite  





Figure 3-12. Plot of the impact fatigue strength vs the flexural strength of commercial composite  


























































Figure 3-13. Plot of the impact fatigue strength vs the breaking energy of commercial composite  


























































Impact fatigue strength Standard deviation 
0 0.0  430 157  
20.0  11.1  470 172  
40.0  25.0  820 164  
60.0  42.9  2780 890  
65.0  48.1  7600 1636  
70.0  53.8  1060 462  
75.0  60.0  610 246  
80.0  66.7  370 120  
※）The content of the filler (vol%) was calculated from the specific gravity of the polymer 1.1  
g/cm3 and the silica filler 2.2 g/cm3. 
 
   
 
Figure 3-14. The relationship between the impact fatigue strength of composite resins filled 




























































































Figure 3-17. Plot of the impact fatigue strength vs the flexural strength of composite resin with a different 





























































Figure 3-18. Plot of the impact fatigue strength vs the breaking energy with a different spherical silica filler 
contents. 
 
















































げ強さは 80 MPa 以上と規定されている．しかし，レジン材料は疲労によって劣化し，
最終的に初期の半分程度まで低下することを考慮すると 22-24)， 160 MPa 以上の初期曲げ
強さが望まれている．また，天然歯の曲げ強さや硬さなどの比較に基づけば，複合レジ
ンが必要な機械的強度を示すには，少なくとも 60 vol%以上の無機フィラーの含有が必要
であると指摘されている 34，35)．しかし，フィラー量が増加し 65 wt%以上になると，Figure 




3-3-3-2. フィラー形状が強度に及ぼす影響  
フィラー充填率が高くなりすぎると耐衝撃性が低下するが，フィラーを十分多く充填
しなければ，複合レジンの基本的な強度を発揮することは困難である．そこで，無機フ
ィラーの増強効果への，凝集状，破砕状および球状の 3 種類の形状の異なる 3.5 μm の無
機フィラーを用いて複合レジンを調製し，フィラー形状が強度に及ぼす影響を評価した．
フィラーの大きさも複合レジンの曲げ強さに影響するため，粒子径はすべて平均粒子径
が 3.5 μm のものを用いた． 
























Cluster 76.0  22 234  31.0  
Irregular  76.0  4.2 214  27.4  


































































解砕前後のフィラーをそれぞれ 20，40，60 および 80 wt% UDMA に混合して調製した
複合レジンの曲げ強さを Figure 3-19 に示す．この図から，解砕を行うことで各充填率で




Figure 3-20.  Effect of crushing the filler on flexural strength ; 











結果を Figure 3-21 に示す．カップリングの加熱処理温度は，90－100 ℃よりも 100－



























Filler content (wt%) 
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Figure 3-21 Effect of the heat temperature for coupling treatment on the flexural strength; 
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Figure 3-22  Effect of the amount of a coupling agent on the flexural strength; 








3-3-3-4.  試作レジンと市販レジンの比較 
 これまでの結果に基づき，凝集フィラーを用いて 2 種類の試作品 TR-1（フィラー充填
量 70 wt%）および TR-2（フィラー充填量 76.5 wt%）複合レジンを作製し，市販品の中
で最も衝撃疲労強度の高い B と比較した．試作品の衝撃疲労強度は，TR-1，TR-2 とも
に，市販品に比べ有意に高く， B ＜ TR-2＜ TR-1 の順であった（Table 3-3）．Figure 3-23































Amount of the coupling agent (wt%) 
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ることで，高い曲げ強度と耐衝撃性を両立することができることがわかった．  











TR-1 70.0 14400 217 35 
TR-2 76.5 11900 239 32 
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Table 4-1. Oxygen content and thickness of the surface layer of vapor deposited metals (Quoted 
from Ref. 3)   
Metal 
Content (%) Thickness of surface 
layer (nm) Metal Oxygen 
Au 100.0      0 - 
Ag 91.8 8.2 < 5 
Cu 34.1 65.9 < 5 
Ni 29.6 70.4 1.08 
Cr 32.1 67.9 1.08 
Ti 59.7 40.3 3.70 
 75 
4-2. 実験方法 
4-2-1. 材料  
シランカップリング剤は，γ-MPTS (モメンティブパホーマンスマテリアルズ), VTMS 
(東京化成), および TEMS(東京化成)を用いた. 歯科用複合プレレジンは，ツイニー イン
ビジブルオペーク (山本貴金属地金)を用いた．その組成は，ウレタンンジメタクリレー
ト( UDMA, 三菱レイヨン)を 55 wt%，トリエチレングリコール (TEGDMA, 新中村化学) 
2 wt%，光開始剤であるカンファーキノン (東京化成)を UDMA に対して 2 wt%，重合促
進剤である N,N-ジメチルアミノエチルメタクリレート(和光純薬) を UDMA に対して 1 
wt%，乳濁材として酸化チタン微粒子を UDMA に対して 1 wt%, シランカップリング処
理した平均粒子径 15 nm のコロイダルシリカ(MEK ゾル，日産化学)を 7 wt%および平均
粒子径 100 nm のシリカフィラー (1-FX, 龍森) を 32.5 wt%である．これらの成分を十分
混合し，脱泡して使用した．接着対象の金属は，Table 4-2 に示したチタン，コバルトク
ロム合金，ニッケルクロム合金，金銀パラジウム合金および金合金である．また，比較






Table 4-2. Metal and alloys used as adherends  
Metal or alloy Components (wt%) Code 
Manufacturer 
or supplier 
Ti Ti 99.0, other 1.0 JIS 4 grade Shinsho Corporation 
Ni-Cr alloy 
Ni 65.0, Cr 22.5, Mo 9.5, Nb 
1.5, Si 1.0, Fe 0.5, Ce 0.5  
Wiron 99 BEGO 
Co-Cr alloy 
Co 61.0, Cr 26.0, Mo 6.0, W 
5.0, Si 1.0, Fe 0.5, Ce 0.5 
Wirobond C BEGO 
Au-Ag-Pd 
alloy 
Au 12.0, Ag 49.5, Pd 20.0,  











直径 6 mm，厚さ 5mm の各金属を，片面を残して樹脂に埋め込んで，硬化した．各金
属円盤の露出面を＃600 番の研磨紙で研磨し，サンドブラスト仕上げは，その後 0.3 MPa
の空気圧（ジェットミルⅢ ，モリタ）で 50 μm のアルミナ粒子を約 20 mm の距離から
吹きつけた．＃1000 番の研磨紙仕上げは，＃600 番の研磨紙で研磨後に＃1000 番の研磨
紙で研磨した．鏡面仕上げは，＃2000 番の研磨紙での研磨後に，1 μm のダイヤモンド粒
子（アクアダイヤ液，マルトー）を含む懸濁液でバフ研磨を行った．各試験片は，10 分
間超音波槽中で蒸留水により洗浄し，風乾した． 
接着強度の試験片形状を Figure 4-1 に示す．ステンレス鋼棒と試料の接着には，市販
のレジンセメント(パナビア F2.0, クラレノリタケデンタル)を使用した．試料の接着面
積は，表面調整後，直径 3 mm の穴をあけた粘着テープを金属円盤に貼り付け接着面積
を一定とした．テープの開口部に γ-MPTS の 6 wt%エタノール溶液（TP-1）を 1 μl 滴下
した後，25 °C で 2 分間乾燥した．風乾後，γ-MPTS 処理した金属表面に少量の複合プレ
レジンを塗布して覆い，光重合器 (α-LightⅡ, モリタ)を用い 可視光 (400 - 600 nm) を 3
分間照射し，硬化した．複合プレレジンに 3 wt%の γ-MPTS を混合した試作複合プレレ
ジン（TP-2） は，プライマー処理を行っていない金属表面に直接うすく塗布して覆った




は，37 ℃で 1 日間蒸留水に浸漬後， 1 分間ずつ 4‐60 ℃の水中に交互に浸漬させサーマ




















Figure 4-1. Assembly of the specimen for tensile bond strength measurement of a 




















4-3.  結果と考察 
4-3-1. シランカップリング処理とチタン表面粗さの効果 
表面粗さ(RSa) の異なる研磨紙，サンドブラスト，鏡面仕上げのそれぞれのチタン表面
と複合プレレジンとの接着強度は，サンドブラスト > 研磨紙 > 鏡面仕上げの順であり，
RSaが大きほど接着強度が高くなる傾向があった（Table 4-3）．これらの表面処理ごとのRSa
と表面積の測定結果をTable 4-4に示す．第3章で述べたように，フィラーを充填した複合レ






上げ（21.9 MPa）と鏡面仕上げ（1.8 MPa）の間では大きな差があった．γ-MPTS で表面処
理することよって，さらに接着強度が大きく増加し，サンドブラスト仕上げ後の γ-MPTS
処理で最大になり，TP-1 で 43.3 MPa ，TP-2 で 45.9 MP まで増加した．サンドブラスト仕
上表面ほどではないが，研磨紙仕上げおよび鏡面仕上げの表面でも，γ-MPTS 処理で接着













  Tensile bond strength (MPa) 
None TP-1 TP-2 
Sandblasting (Ti) 0.701 ± 0.009 21.3 ± 2.6 43.3 ± 4.6 45.9 ± 6.2 
#1000-grit paper finishing (Ti) 0.672 ± 0.033 21.9 ± 11.9 33.6 ± 7.8 29.6 ± 8.7 
Mirror finishing (Ti) 0.051 ± 0.003 1.8 ± 0.5 29.7 ± 3.6  26.7 ± 10.5 
Mirror finishing (Quartz) 0.040 ± 0.002 2.1 ± 2.0 23.4 ± 5.1 8.9 ± 1.2 
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Table 4-4. Ti surface area after a different treatment estimated by laser scanning 
microscopy APP） 
Surface treatment Surface area





RSa (m)  
Sandblasting (Ti) 0.05875 ± 0.00161 3.59 0.701 ± 0.009 
Sandblasting + MPTS treatment (Ti) 0.05610 ± 0.00547 3.42  0.672 ± 0.033 
#1000-grit paper finishing (Ti) 0.01891 ± 0.00040 1.16  0.193 ± 0.018 
Mirror finishing (Ti) 0.01630 ± 0.00001 1.00  0.051 ± 0.003 
Mirror finishing (Quartz) 0.01631 ± 0.00001 1.00 0.040 ± 0.002 
a) Surface area of field of vision. 









トによるチタンの表面積の増加は，表面の OH 基の数の増加をもたらす可能性がある 3,14). 




一方，γ-MPTS 処理による表面状態の変化については，AFM による表面観察では γ-MPTS
処理でチタン表面上に皮膜が形成されていることが観察されたが 15)，Figure 4-2 の観察や





Figure 4-2. Laser scanning microscopic images of Ti disks after sandblasting only (A), 




Figure 4-3. Effect of MPTS concentration in ethanol (○) and in a mixture with the compsite 
resin (●) on tensile bond strength between Ti adherend and the composite resin.  
 
Figure 4-3 に，γ-MPTS の添加量毎のチタンと複合プレレジンの接着強度を示した． 
γ-MPTS をエタノール溶液（TP-1）あるいは複合プレレジンと混合（TP-2）してサンド
ブラスト後に使用すると，接着強さは γ-MPTS 濃度が 3‐5 wt%で最大の約 40 MPa に達
したが，γ-MPTS 濃度がさらに増すと接着強さは低下した．γ-MPTS を 30 wt% まで添加
すると接着強さは 22.1 MPa まで低下し，γ-MPTS を添加してないサンドブラストのみ値







ている 18)．その結果によれば，過酸化水素処理で OH 基量は増し，せん断接着強さは増
すが，シランカップリング剤がチタン表面に過剰に重積しても接着強さは一定であった．






ルの蒸発後にチタン表面上の OH 基と反応する．一方，TP-2 のペースト中の γ-MPTS は，
あらかじめペースト中に分散しているため，チタン表面で OH 基と反応するのは一部の
γ-MPTS である．このように TP-1 と TP-2 において，実際にチタン上で反応する γ-MPTS
の量はTP-1の方がかなり多いはずであるが，Figure 4-3に示す接着強度では，TP-1とTP-2
の γ-MPTS 濃度ごとの差が小さい．これは，TP-2 中において γ-MPTS が効率的にチタン






知られている 16, 17, 19)．γ-MPTS 分子の被覆面積は，表面に垂直に固定されると 0.24 nm2/分
子と見積もられており，平行配向では 0.59 nm2/分子と推定されている 16)．しかし，γ-MPTS
の最小被覆表面は基質や評価方法で異なる 0.24 ~ 1.11 nm2が報告されている 17,20, 21)． 
チタン試料に 1 μL の TP-1 溶液（γ-MPTS，6 wt%）を塗布すると，エタノールが蒸発
後は 1.6×1013分子の γ-MPTS が表面を覆うことになる．γ-MPTS 分子の占有面積が 0.55 
nm
2
 ならば，チタン表面の 8.8×1012 nm2を 1 分子膜で覆うことができる．同様に直径 3 
mm の鏡面研磨後のような平滑な試料の面積は 7.065×1012 nm2 （1.5 mm×1.5 mm×3.14 
= 7.065 mm
2）であり，1 μL の TP-1 溶液中の γ-MPTS でチタン表面をほぼ 1 分子膜で被
覆されることがわかった．しかし，Table 4-4 に示したように，サンドブラスト処理など
で表面積が 3 倍以上に増加すれば，試料表面のほとんどを γ-MPTS 分子が覆うには TP-1





一方，鏡面研磨したチタン表面の OH 基濃度は 285 nm-2  14) であり，表面酸化物層の
主成分のチタン酸化物の表面では 4.4 nm-2 との見積もりがある 20)．この OH 基濃度の見
積もりの大きな違いは，表面酸化物層に活性と不活性の両方のOH 基が存在することと，
測定法が異なるためである．しかし，シリカ表面の OH 基濃度は 4.9 nm-2  22) および 8.20 
nm





すると 2.1 MPa → 23.4 MPa まで向上したが，TP-2 では，8.9 MPa であり値は半分以下で
あった． 
これは，エタノール溶液の TP-1 が複合プレレジン混合物の TP-2 に比べて接着に関与








のように複合プレレジンに γ-MPTS をあらかじめ混合し，γ-MPTS とチタン酸化膜の OH







4-3-2.  γ-MPTS 以外のシランカップリング剤  
Table 4-5 に，種々のシランカップリング剤のエタノール溶液で処理したチタン表面と
複合プレレジンの接着強度を示す．VTMS は，複合プレレジンとチタンの接着を強化す
ることができるが γ-MPTS よりわずかに接着強度が劣る．これは，VTMS が γ-MPTS よ
り加水分解されやすいく，縮合による二量体あるいはオリゴマー生成により消費しやす
いことによると考えられる 24, 21, 25)．非共役モノマーである VTMS がジメタクリレートと
共重合し難いことも，γ-MPTS より効果が小さいことの一因である．また，ビニル基を
有さない TEMS は，共重合出来ないため接着強度が低くく，表面処理なしの値と大差が
なかった．以上のように，Table 4-5 に示した接着強度が MPTS > TEMS> VTMS の順で増
加する傾向は，共重合の反応性と副反応の反応性に基づいて説明できる． 
 
Table 4-5. Tensile bond strength of ti and composite resin using trimethoxysilyl coupling agents 
before and after thermal cycling
  
Silane coupling agent  Tensile bond strength (MPa) 
Compound Molar amount 






 –  21.3 ± 2.6 16.5 ± 4.6 
TP-1 (MPTS, 6 wt%) 1.94 x 10-10  43.3 ± 4.6 27.9 ± 3.8 
TP-2 (MPTS, 3 wt%) 3.63 x 10-8  45.9 ± 6.2 34.7 ± 7.7 
VTMS (5.1 wt%) 2.75 x 10-10  38.5 ± 7.2 26.6 ± 5.4 
TEMS (3.7 wt%) 1.94 x 10-10  22.9 ± 7.8 19.7 ± 5.6 
a) Sandblasting only.  
 
4-3-3. サーマルサイクルにおける接着耐久性 
 Table 4-5 には，サーマルサイクル前後の接着強さを示す．サンドブラスト後にγ-MPTS 
未処理の場合は，サーマルサイクル（5000回）で接着強さは21.3から16.5 MPaまで低下し
た．サンドブラスト後に，MPTS処理した場合は，TP-1使用ではサーマルサイクル前後で





10 -メタクリロイルオキシデシルジハイドロゲンホスフェート (MDP) の0.1 mol% アセト
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ン溶液を用いて表面処理した鏡面研磨したチタンとMMA/PMMAレジンの接着強さは，





γ-MPTS の反応速度は，温度や放置時間に影響されると考えられる．しかし，Figure 4-4 












ナの粒径と同じ直径 50 μm の場合には，サンドブラスト後にチタン表面の 42％がアルミ
ナで覆われ，残りの 58 ％の面積がチタンであると報告されている 27,28)．また，歯科用











Figure 4-4. Dependence of tensile bond strength between Ti and the resin on heating time of 
MPTS (6 wt% ethanol solution) on a Ti adherend at 25 (○), 37 (□), and 110 °C (■). APP） 
 
4-3-5. コバルトクロム合金, ニッケルクロム合金および金銀パラジウム合金への効果 
 金属の蒸着表面の XPS 分析から，チタン以外の非貴金属でも表面酸化物膜を生成する
ことが知られている（Table 4-1）3)．チタン, クロム, ニッケルおよび銅表面では TiO2, 




さはいずれも 30 MPa 以上と高く， MDP で表面処理したコバルトクロム合金および ニ



















変化し，鏡面仕上げで 1.8 MPa，＃1000 番の研磨紙仕上げで 21.9 MPa，サンドブラスト
仕上げで 21.3 MPa であった．チタン表面に，γ-MPTS 混合エタノール溶液（TP-1）また
は MPTS 混合複合プレレジン（TP-2）で処理することで接着強さは，サンドブラスト仕
上げで最大となり TP-1 使用で 43.3 MPa，TP-2 使用で 45.9 MPa まで向上した． 
(2) 4 および 60 ℃の 5000 サイクルのサーマルサイクル後の接着強度は，γ- MPTS 未処理




着強度が大きく向上し，γ-MPTS が金属表面の OH 基に対しての表面処理においても有効
であることがわかった． 





Tensile bond strength (MPa) 
None TP-1 TP-2 
Ni-Cr alloy 22.6 ± 4.1 31.2 ± 8.6 33.2 ± 4.4 
Co-Cr alloy 27.0 ± 6.0 34.6 ± 9.0 31.9 ± 4.9 
Au-Ag-Pd alloy 24.5 ± 5.4 27.9 ± 8.4 31.6 ± 12.6 
Au alloy 13.6 ± 2.7 14.7 ± 3.9 11.0 ± 5.0 
a) Compositions are given in Table 4-2. 
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法は，第 3 章 4-2-2 を参照とする． 
 
5-2-2 測定条件 
試料表面の SEM 観察は，金－パラジウムで蒸着（Ion sputter E-1010, 日立製作所）した
後，走査型電子顕微鏡（S-3500N, 日立ハイテクノロジーズ）を用いて加速電圧 15.0 kV で
2 次電子像を観察した．曲げ弾性率は，応力が 5 から 10 N の間の応力－変位曲線の傾き
から求めた． レジンのビッカース硬さは， JIS T 6517(ISO10477)に従い，荷重 200g，15
秒，ビッカース硬度計（HV-113，ミツトヨ）を用いて 3 カ所測定し，平均値を求めた.
疲労強度は，試験片を 37 度の水中に 24 時間浸漬後，小型万能試験機（EZ-Test, 島津製作
所）を用いて 3点曲げ試験と同じ治具を使用し疲労試験を行った．試験片ごとに繰り返し速
度が約 1 Hz になるようにクロスヘッドスピードを調節した．光重合前後の透過率は濁度計
（Haze Mater NDH2000，日本電色）で測定した．なお，曲げ強さおよび破断エネルギーの
測定条件は第 3 章 3-2-2.を参照とする． 
 
5-3. 結果と考察  
5-3-1.  試作および市販複合レジンの SEM 像 
 複合レジンにおいて，フィラーの形状および充填率が性能に密接に関係しているため，
試作および市販複合レジンの SEM 観察を行った．Figure 5-1に示した通り，すべて異なるフ
ィラー形状であった．試作複合レジン（TR-1）のフィラーは，1から 6 μmのやや丸みを帯びた形
状であり，1 μm 以下のナノサイズからサブミクロンサイズの微細な 1 次粒子が凝集し，
焼結した凹凸表面をもつ特殊な形状である．A は，1から 10 μm の破砕状の不定形フィラ
ー，B は 2から 10 μm の有機複合フィラーと 0.5から 5 μm の球形フィラー，C は 0.5から























Figure 5-1. SEM photographs of surface of trial (TR-1) and commercial composite resins 





















5 μm 5 μm 
5 μm 
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5-3-2.  試作および市販複合レジンの物性 































(wt%) （HV0.2） （MPa） (MPa) （N・mm） 
TR-1 76.5 107 8378 239 32 
TR-2 70 80 7991 217 35 
A 88.6 163 10198 218 18.7 
B 70.8 85 7805 194 24 
C 67.8 71 7211 165 24.4 




Figure 5-2. Relationship between the Vickers hardness and filler content of trial (TR-1：● and 




Figure 5-3. Relationship between the flexural modulus and filler content of trial (TR-1：● and 
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Figure 5-4. Relationship between the flexural strength and filler content of trial (TR-1：● and 
TR2：○) and commercial resins A：▲, B：■, C：□, and D：△). 
 
 
Figure 5-5. Relationship between the breaking energy and filler content of trial (TR-1：● and 
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Figure5-6. S-N curves of the trial (TR-1：◆) and commercial composite resins (A：◇， B： ▲， 
C：△，D：○) 2) . 
 
 
Figure 5-7. Total light transmittance before and after the polymerization of the trial and  









































◆ TR-1 ◇ A











































































































































































ている．Fig. 5-7 は各レジンの全光線透過率（散乱光を含む）を示す 3)．重合後(補綴物)
の透過率はいずれも 61～75 %と高く，天然歯のエナメル質の外観（審美）再現に配慮し
た設計となっている．とくに，TR-1 と C は重合前後での光透過率（≒色調）の差が小さ
く，補綴物作製過程における色合せが容易な設計となっている．光透過率には，第 2 章
で述べたフィラーとマトリックスの屈折率のバランスと，フィラーの 1 次粒子径依存ず























Table 5-2. Adhesive components of commercial and taial primers 4)  
 
Figure 5-8. Comparison of adhesive strength using trial and commercial primers for Ti before 
(□) and after thermal cycling (5000) (■) 4) . 
 
Figure. 5-8 に，サーマルサイクル前後のチタン－レジンの接着強さを示す. プライマー

















































Trial primers Commercial primers 
P-1 P-2 E F G H I J 
Silane coupling agent ○ ○ ○ ○ － － － － 
Phosphoric acid － － － ○ ○ ○ ○ ○ 
S containing  
monomer 
－ － － ○ ○ ○ ○ － 
Carboxylic acid  
monomer 
－ － － － － － － ○ 






















Workability Material cost 
Composite resin (Cured TR-1) 240 ○ ○ ◎ ○ 
High Precious (Gold alloy) 300 ◎ × ○ × 
Semi Precious 
(Gold-silver-palladium alloy) 
500 ◎ × ○ △ 
Metal baking porcelain 110 × ◎ × △ 
Press porcelain 400 × ○ △ ○ 
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